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研究成果の概要（和文）： 
 本研究では、光記録膜材料として極めて重要なカルコゲンと呼ばれる化合物（Ge-Sb-Te 系物質）に
おける、結晶−アモルファス間の相変化のフェムト秒〜ピコ秒実時間領域の格子ダイナミクスを、ポンプ
−プローブ法によるコヒーレントフォノン分光により解明することを目的とした。その結果、ダブルパルス
（パルス対）励起により１ピコ秒程度の超高速相変化の観測に成功し、また励起光の偏光に依存した
相変化ダイナミクスを見いだした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 In this study we aimed to observe lattice dynamics in femto- to pico-second time scales during the 
crystalline-amorphous phase change in chalcogenide alloy (Ge-Sb-Te mixed crystals), which is 
extremely important materials for optical recording media. As the results, we could observe 
ultrafast (< 1 ps) phase change by exciting with double-pulse (pulse-pair). The pump-polarization 
dependent phase change phenomena have also been found in the pump-probe experiment. 
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１．研究開始当初の背景 
相変化光記録技術は、DVD-RAM に代表さ
れる書き換え可能な光ディスク商品を生み、
現在も BD (Blu-ray Disc) 等の光ディスクの
進化において重要なものとなっている。また、
相変化を利用したメモリ（Phase Change 
Memory: PCM）も世界的に実用化の方向に向
かっている。読み書きのレーザー波長を 405 
nm にする事により、容量も BD で 50 GB ま
で増えたが、未だに光ディスクにおける記録
−消去過程の物理的理解は乏しく、相変化が
結晶とアモルファス状態間によるものであ
ること、そしてその相変化を半導体レーザー
（LD）照射による温度上昇（アモルファス→
結晶の場合は約 200 K）によって操作してい
るという点が分かっているだけである。１ナ
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ノ秒以下であると考えられる相変化ダイナ
ミクスの理解が今後の相変化光記録技術の
発展の為にも学術的に大変重要となり、近年
実験的（ラマン分光等）にも理論的にも基礎
的研究が盛んになっている。 
 これまで我々は、フェムト秒パルスレーザ
ーを用いたコヒーレントフォノン（位相の揃
った格子振動）分光を用いて、半導体等種々
の結晶における格子ダイナミクスの研究を
行ってきた。その成果の中でも、コヒーレン
トフォノンの振幅が光パルス列で制御でき
ることを実験的に示すことができ、相転移の
光制御も夢ではなくなった。近年 Kolobovら
は、Ge2Sb2Te5 (GST)における相変化が Ge 原
子を中心とし Te 原子に囲まれた局所構造の
変化（GeTe4 → GeTe6）によるというアンブ
レラ・フリップ・フロップモデルを提唱した
（図１）。しかしラマン分光等では、1 ナノ秒
以下あるいは、１ピコ秒以下に起こると期待
される GST の相変化を観測し、且つ制御する
ことは困難であると考えられる。 
 
２．研究の目的 
 以上の様な状況を踏まえ、我々は GST に関
するフォノンダイナミクスの研究に着手し、
GeTe4 の局所構造に由来するコヒーレント A1
フォノン（約 3.8 THz at 300K）の温度依存性
からフォノンの緩和過程を議論した。また励
起光強度依存性から 3 nJ/pulse 程度のフェム
ト秒レーザー光源では、特に結晶→アモルフ
ァスの相変化が全く起きない（フォノンの周
波数が変化しない）ことが分かっていた。そ
こで本研究では、これまでの準備的研究をさ
らに発展させ、コヒーレントフォノン分光に
より、GST をはじめとする相変化記録膜材料
における相変化のダイナミクス（特に相変化
の時間スケールに関する知見）を完全に解明
し、かつ光によって相変化を制御することを
目指した。 
 
３．研究の方法 
 実時間領域で、テラヘルツ周波数領域のコ
ヒーレント光学フォノンのダイナミクスを
観測する方法は、ポンプ-プローブ法によるフ
ェムト秒時間分解反射率変化測定を用いた
（図 2）。使用するレーザー光源は、フェムト
秒レーザー（中心波長 800 nm, 20 fs, 繰り返
し 80 MHz, 3 nJ/パルス）を中心とした超短パ
ルス光源である。BBO 等の非線形光学結晶を
用いた高効率の第２高調波発生装置を作成
し、これにより、近赤外域に加えて、380-410 
nm 程度の近紫外域フェムト秒パルスを光源
とした１波長あるいは２波長型の時間分解
反射率変化測定システムも構築した。本研究
では、信号の検出には、これまでの研究で実
績を積んだファースト・スキャン（リニアス
キャン型の時間遅延回路を用いて 20 Hz の高
速で時間遅延を反復することにより、デジタ
ルオシロスコープ上で信号積算する手法）と
高速 Si-PIN ダイオード(PD)の組み合わせで
行った。 
 試料は、連携研究者より Ge-Sb-Te 系相変化
記録膜の提供を受けた。具体的には現在実用
化され、且つ予備データを得ている Ge2Sb2Te5
（GST）をはじめ、GeTe/Sb2Te3 薄膜超格子
（GST–SL）をマグネトロン・スパッタリング
によりシリコン基板上に作成した。 
 
４．研究成果 
（１）GeTe/Sb2Te3 薄膜超格子試料におけるコ
ヒーレントフォノン測定を、フェムト秒パルス光を
使った１波長型の時間分解反射率測定系（ファ
ースト・スキャン型）により行った。マイケルソン干
渉系を用いて作成したダブルポンプパルスを励
図１. フリップ・フロップモデルによる GST の相変
化. アモルファスでは GeTe4 構造をとり、結晶で
は GeTe6の構造に変化する. 
図 2. 実験配置略図. マイケルソン干渉計により、
時間差がΔtのダブルパルス列を作成できる. 
 
  
起光とした場合、ダブルポンプパルスのパルス
間隔（∆t）依存性、及び２発目の励起パルス強度
（P2）依存性より、∆t= 276 fsかつ P2 = 64 µJ/cm2
の時、アモルファス相から結晶相への非熱的な
（１ピコ秒以内）超高速相変化を観測することに
成功した（図３参照）。この結果は、従来の１０％
以下の低強度フェムト秒レーザーを用いたテラ
ヘルツ相変化スイッチングの可能性を示唆して
いる。 
（２）GeTe/Sb2Te3 薄膜超格子（GST–SL）試料
におけるコヒーレントフォノン測定を、フェムト
秒パルスレーザー光を使った１波長型時間分
解反射率測定（ファースト・スキャン型）により
行い、励起光の偏光依存性を調べた。実験は、
具体的には、励起パルスの偏光を連続的に
１０度ずつ変化させる測定と、偏光を s-と
p-偏光の間で繰り返しスイッチングさせる
測定の２種類を行った。その結果、励起パ
ルス強度が弱い（16 mJ/cm2）と可逆的な
A1 フォノン周波数のレッドシフト（3.83 
THz → 3.75 THz ）が見られ、強い（78 
mJ/cm2）と、不可逆的な A1 フォノン周波数
レッドシフト（3.83 THz → 3.70 THz）にな
ることを見出した（図４参照）。また、s-と
p-偏光の間での繰り返しスイッチングでは、
16 mJ/cm2 で準安定状態が繰り返し生じる
ことも示唆された。さらに、コヒーレント
A1フォノンの温度依存性のデータを解析し、
GST–SL 試料の熱伝導率を導き出すことにも
成功した。 
（３）結晶状態の GeTe/Sb2Te3薄膜超格子試料
におけるコヒーレントフォノン測定を、フェムト
秒レーザー再生増幅器（RegA9000）の出力光
（波長 800 nm, パルス幅 130 fs, 繰り返し 100 
kHz）を用いて行い、強励起光による１波長型
で GeTe/Sb2Te3 薄膜超格子試料におけるコヒ
ーレントフォノンの観測に成功した。励起フル
エンスの増加に伴い、結晶状態で 3.68 THzに
あったA1モードの周波数は低エネルギー側に
シフトし、17.9 mJ/cm2で3.3 THzまでシフトした。
しかし、アモルファス状態ではA1モードの周波
数は 3.83 THzであるため、これでは相変化が
誘起できない。そこで、励起パルスをダブルパ
ルスにして照射したところ、3.3 THzのピーク以
外に、3.5 THz のピークが出現した。これは、
一部がアモルファス化した可能性を示唆して
いるが、現在さらに詳細な実験・解析を進めて
いるところである。 
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